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論 文 内 容 要 旨
【序】 高エネルギー光によりイオン化 した励起原子 (分子)は､電子や光 (電磁波)の放出による脱励
起過程を経て緩和 していく｡この際､励起原子 (分子)の近傍に別の原子や分子が存在すると､新たな脱
励起過程が開かれる｡例えば､cederbaum らはこのような環境下で､原子間で起こる脱励起過程 ｢原子間










































Release) と､同時計測された電子エネルギーの相関か ら､inner-valence光イオン化後に起 こったICD過
程を観測 した｡また､エネルギー保存則より､それらの反応過程を帰属することができた｡
第 3節 希ガスダイマーにおける二重イオン化後の原子間脱励起
ICD過程には ｢̀exchange'ICD過程｣や ｢3電子 ICD過程｣ という種類が理論的に予測されている｡
èxchange'ICD過程とは､励起原子のinner-valenceホールが隣接原子の電子により埋められ､ICD電子が
励起原子から放出されるICD過程である｡ この過程は波動関数の重なりに支配されるため､通常の ICD












ルギーを持 って ETMD電子として放出されるため､Ar2+-Arュ+イオン対が生成される｡ したがって､イオ
ン対 と電子の三重同時計測により､ICDおよびETMD過程の始状態を帰属することができ､ これらの過
程を区別することができる｡このようにして､本研究によりETMD過程が初めて実験的に証明された[71｡
第 5節 希ガスダイマーにおける原子間電荷移動
原子間電荷移動とは､電子が原子間を移動する電子緩和過程である｡この過程は無放射電荷移動 (cT;
chargeTransfer)と放射電荷移動 (RCT;RadiativeChargeTransfer)に分類できる｡Ne2､Ar2､NeArに
おいて内殻光イオン化､Auger過程後に起 こったCT過程とRCT過程を観測 した[8]｡
第 6節 希ガスクラスターにおける多重イオン化後のICD過程
NeクラスターをNels内殻光イオン化させ､観測 した電子エネルギースペク トルより､Nels光電子
の他に2種類の異なるエネルギー (-3eVと-1eV)のICD電子が確認できた｡3つのイオンが生成され
た時に同時計測 した電子エネルギ-スペクトルと､4つ以上のイオンが生成された時のものとを比較する
ことによって､一3eVのICD電子はK-LLAuger過程後に起 こったICD過程由来であり､-1eVのICD
電子はK-LLLAuger(double-Auger)過程後のICD過程由来であることが分かった.
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論文審査の結果の要旨
分子のいわゆるイナーバレンス軌道の電子がイオン化されると､電子緩和が起こらず､分子解離や幅射
遷移が起こる｡しかし､イナーバレンスに正孔を持っ分子の周りに他の分子があると､この隣り合った分
子から電子が放出される新たな電子緩和が起こり得る｡ この緩和過程はhtemolecular(Interatomic)
Coulombicdecay,略してICDと呼ばれている.ICDは1977年にCederbaum らが理論的に予測して以来､
いくつかのグループが､勢力的に研究している｡ICDは電子相関により起こる｡理論的にはクーロン直接
積分項によって記述されるdirectICD,交換積分項によるexchangeICD,周囲の原子 (分子)の電子が2
個緩和に関与する電荷移行型電子緩和 (Electrontransfermediateddecay:ETMD)､高次の電子相関によ
る3-electronICD等に分類される｡ しかし､実験では､ほとんどの場合､もっとも速い過程であるdirect
ICDのみが観測されていた｡
坂井健太郎君は遅いICDでも早いICDがエネルギー的に許容でない場合は､必ず見えてくることに気
づき､希ガス2量体をサンプルとして､directICD,exchangeICD,ETMD,3-electronICDを系統的に観
測することに成功した｡ETMDと3-electronICDは世界で初めての観測であった｡このため､坂井君は､
国際会議での招待講演やホットトピックスとして､この話題に関する口頭発表を繰り返し行っている｡
実験はSPring-8の軟Ⅹ線ビームラインでクラスター源と運動量同時計測装置を用いて行ったもので､
希ガス2量体から放出される電子2個とイオン2個とを同時計測してこれらの運動量を決定する｡すでに
確立した技術であるが､坂井君がそれを十分使いこなして､ETMD,3-electronICDを見出した功績は大
きい｡ しかし､彼の一番の功績は､より大きなクラスターでのICD研究に先鞭をっけたことであろう.
クラスター実験ではより多くのイオンと電子との同時計測が必要となるが､坂井君は､2量体の4垂同時
計測よりも､多量体の5重､6重計測が安易であることを実証し､非常に興味深いクラスター特有の知見
を得ることに成功している｡
坂井君の業績は､第 1著者の論文 1報を含む9報の論文､国際会議の招待講演を含む20回以上の学会発
表､と極めて高い｡予備審査では多くのことを話そうとして､必ずしも意図が明瞭でない発表を行い､出
される一般的かつ基本的な質問に､答えられない場面があった｡しかし､本審査では､よく整理された発
表を行い､質問に明確に答え､試験委員の先生からも明快かつ興味深い話との講評をいただいた｡
以上のように坂井君は自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示してい
る｡したがって,坂井健太郎提出の博士論文は,博士 (理学)の学位論文として合格と認める｡
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